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NOVELTY - In a fluidized bed reapjtor, *:the heater (14) is a radiation 
source positioned but.si'de7<the;iinh>r -xeac^^ (3) and not in direct 

contact with it. (14) is annular so as to define a heating zone and 
constructed so that it heats silicon particles (5) in the. heating zone. to 
a temperature that adjusts the required temperature in the reaction zone. 

■ DETAILED DESCRIPTION - The reactor comprises: a pressure-resistant 
shell (2); (3), made of material highly transmissive for heat radiation; 
inlet (4) for (5); tubular inlet (6) for (i) delivering gas that contains 
a silicon compound (as gas or vapor) and (ii) dividing the fluidized bed 
into a heating zone and, above this, a reaction zone; gas distributor for 
supplying fluidizing gas to the heating zone; outlet (10) for uhreacted 
reactant, fluidizing gas and gaseous/vapor reaction by-products; outlet 
(12) for product; (14) and an attached energy source. 

An INDEPENDENT CLAIM is also included for a method of producing high 
purity, polycry.stalline silicon Using this reactor. 

USE - The reactor is used to produce high-purity, polycrystalline 
silicon, a starting material for electronic components and solar cells. 

ADVANTAGE - Radiative heating makes it possible to operate the 
■ fluidized' bed for a long time at the required reaction temperature, 
producing granules of high purity and with only a low level of 
agglomeration. The heat-transfer mechanism is self-stabilizing; heating 
can be made very uniform over an exactly defined region; the heating zone 
can be operated with low speed of fluidizing gas and materials used for 
insulation are not limited to those than are transparent for microwaves. 

DESCRIPTION OF DRAWING(S) - Diagram of the fluidized bed reactor. 
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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Untertagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
(g) Strahlungsbeheizter Fliessbettreaktor 
(g) Die Erfindung betrifft ei nen strahiungsbeheizten FlieR- 

bettreaktor und ein Verfahren zur Herstellung von hoch- 

reinem polykristalHnem Silicium mittels dieses Reaktors. 

Der Flieftbettreaktor (1) weistfolgende Komponenten auf: 

a) eine drucktragende HQile (2), 

b) ein Ihneres Reaktorrohr (3) ^us einem Material, das 
eine hohe Transmission fur Warmestrahlung aufweist, 

c) einen EinlaS (4) fijr Siliciumpartikel (5), 

d) eine EinlaRvorrichtuhg J(6) zum Zufuhren eines Reakti- ; 
onsgases <7), das eine gas- oder dampffdrmige Silicium- 
verbindung enthalt, wobei die EinlalJvorrichtung (6) rohr- 
formig ausgebildet ist und das Fliel^bett in eine Hetzzone 
uhd eine daruberliegende Reaktionszona teilt, 

e) eine Gasverteitungseinrichtung (8) fur, die Zufuhr eines 
Fluidisiergases (9) in die Helzzone, 

f) einen AuslalS (10) fur nicht abreagiertes Reaktionsgas, 
Fluidisiergas sowie die gas- oder dampfformigen Produk- 
te der Reaktion (11), 

g) einen Auslafi (12) fur das Produkt (13), . 

h) eine Heizvorrichtung (14), 

i) eine Energieversorgung (15) fur die Heizvorrichtung 
(14). 

Er ist dadurch gekennzeichnet, da& die Heizvorrichtung 
(14) efne Strahlungsquelle fur Warmestrahlung ist, die au- 
fSerhalb des inneren Reaktorrohras und ohne direkten 
Kontakt zu diesem ringformig um die Heizzone angeord- 
net ist und derart ausgebildet ist, dafS sie mittels Warme- 
strahlung die Siliciumteilchen in der Helzzone auf so eine 
Temperatur aufheizt, daf^ sich in der Reaktionszone die 
Reaktionstemperatur einstellt. 
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Beschieibung 

Die Eriindung betrifft einen strahlungsbeheizten FlieBbettreaktor und ein Verfahren zur Herstellung von hochreinem 
polykristallinem Silicium znittels dieses Reaktors. 
s Hochreines polykristallines Silicium dient u. a; als Ausgangsmaterial fiir die HersteUung von elektronischen Bauteilen 
und Solarzellen. Es wird durch thermische Zersetzung eines siliciumhaltigen Gases oder eines siliciumhaltigen Gasge- 
misches gewonnen. Dieser Prozess wird als Absciieidung aus der Damp^hase (CVD, chemical vapor deposition) be- 
zeichneL In groBem MaBstab, wird dieser PrbzeB m sogenannten Siemens-Reaktoren rc 

In neuesto: Zeit gibt es jedoch zahlreiche Besttebungen, als Alternative zum diskontinuierUcheri Siemens- Verfehren 
io ein FlieBbettverfahren zu nutzen. Hierbei wird ein FlieBbett aus Siliciumpartikeln, beispielsweise arinahernd kugelfor- 
mige Partikel mit einem Durchmesser von 200 ]am-3000 jam, betrieben. Die Partikel werden auf die iiotigen Abscheide- 
temperaturen von bevorzugt 600- 1 lOO^C ertritzt und ein siliciumhaltiges Gas'bzw, Gasgemisch, beispielsweise Trichlor- 
silan Oder ein IVichlorsilan-Wasserstoffgemisch, durch das FlieBbett geleitet Dabei scfaeidet sich elementares Silicium 
auf den Siliciumpartikeln ab uhd die einzelnen Partikel wachsen in der GrSBe an. Diirch den regelraaBigen Abzug von 
15. angewachsenen Partikeln und Zugabe kleinerer Siliciumpartikel als Keimpartikel kann das A^rfahren kontinuierlich mit. 
alien damit verbundenen Vorteilen betrieben werden. . . . 

Eine wesentliche Schwierigkeit beim FlieBbettverfahren ist das Einbringen der Enei^e, um das FlieBbett bei den be- 
notigten hohen Tem^raturen, die bevorzugt zwischen 600 und 1100**C liegen, zu betreiben, Die-Abscheidereaktion ist 
nicht selektiv hinsichtiich des Materials der FeststofFoberfiache, die GVD-Reaktion findet bevorzugt an der heiBesten 
20 Oberflache statt Wird die Energie uber eine Wandheizung dem FlieBbett zugefiihrt, so ist die Bewandung des FlieBbettes 
die heiBeste Oberhsche im Reaktionsraum und es kommt zu einer entsprechend hohen Abscheidung von Siliciuni auf 
dieser Wand. Durch. fortwahrendes Aufwachsen von Silicium kann diese Wandschicht die Heizung stark bis hin zur 
Funktionsuntuchtigkeit beeintrachtigen. Entsprechend sind in der Tfechnik verschiedene Methoden bekannt, um dies zu 
. viermeiden.- ' • ' 

25 Wb 96/41036 beschreibt ein Verfahren, bei dem die Energie mittels eines stark gebiindelten Lichtstrahles durch die 
Gaszufuhr eingebracht wird. Der Lichtslrahl durchdringt das Gas, wird von den Siliciumpartikeln absorbiert und heizt 
diese auf. Nachteiligerweise wird dadurch nur der Bereich des RieBbettes beheizt, der sich in der direkten Umgebung des 
Eintrittes des siliciumhaltigen Gases befindet. . 

Aus DE 36 38 931 C2 (entspricht US 4,786,477)ist das Beheizen des I^eBbettes mittels Mikrowellen bekannL Uber 
30 eine mikrowellendurchlassige HieBbettbewandung aus Quarz, werden dem FlieBbett Mikrowellen zugefiihrt. Die Parti- 
kel werden dadurch direkt beheizt, sie sind somit heiBer als die Wand. Da jedoch der Warmeubergang Wand/Partikel da- 
fur sorgt, daB der Temperaturunterschied Wand/Partikel nur geringfiigig ist, konunt es auch hier zur unerwunschten 
Wandabscheidung von Silicium. 

Deshalb wurde die Mikrbwellenbeheizung in DE 43 27 308 C2 (entspricht US 5,382,412) weiterentwickelt und dais 
35 FlieBbett vertikal in eine untere Heizzone und eine daniberliegende Reaktionszone aufgeteilt. In der-Heizzone werden 
die Partikel von einem inerten Gas, bevorzugt Wasserstoff, fluidisiert und mittels Mikrowellen beheizt. Durch Partikel- 
• und Gaskonvektion wird die dariiberUegende Reaktionszone auf die AbScheidetemperatur aufgeheizt Das siliciumh^l- 
tige Gas wird liber eine Diise erst in der Reaktionszone zugegeben. Hier findet dann die Abscheidereaktion statt. Die 
Heizzone selbst bleibt frei von Wandabscheidung und die Mikrowellenheizung wird daher auch bei .l^gerem Betrieb 
40 nicht beeintrachtigt. . V ' ^ ' • 

Mit einem derartigen Reaktor kommt es jedoch aufgrund des temperaturabhangigen Einkoppelverlialtens von Mikro- 
wellen in Silicium und der Abhangigkeit des Energieeintrages von der Geometrie des Reaktors und dier Mikrowellenzu-. 
fuhr zu einer flachig ungleichmaBigen Energiezufuhr. In der Fachwelt wird dies resultierende Problem als Hot Spot/Cold 
Spot bezeichnet und z. B. in US 4,967,486 im Zusammenhang mit einem mikrowellenbeheizten FlieBbett erw^nt. Es 
45 kommt dabei zu starker Uberhitzung einzelner Siliciumpartikel und zum Zusammensintem von Partikeln sowie zur Bil- 
dung von groSeren Partikelaggiomeraten im FlieBbett Diese Siliciumagglomerate sind im Prodiikt unerwQnscht und sto- 
ren aufgrund schlechterer FlieBeigenschaften den Reaktorbetrieb erheblich. Ebenso hafteten Partikel an der FlieBbettbe- 
wandung an und wurden teilweise bis zum Aufschmeizen (T > 1400°C) auf geheizt. Die starke Uberiiitzung von Partikehi 
in direkter Nahe der Weilenleiteranschliisse fiihrte auBerdem zu einer uberm^igen thermischen Belastung der Fliefibett- 
50 bewandung. In der Summe fuhren die aufgezahlten Nachteile zu einer instabilen Betriebsweise und einer unzufriedens- 
_ . . tellenden Produktqualitat. Die Fluidisierung des FlieBbettes und damit das Mischungsverhalten hat zwar eine ausglei-. 
chende Wirkung hinsichtiich der Temperaturverteilung im FlieBbett, dies ist jedoch stark abhangig vom Grad der Fluidi- 
sierung. Je hoher die Gasgeschwindigkeit umso starker werden Partikel vertikal und horizontal vermischt Eine Erho- 
hung der Gasgeschwindigkeit weit uber die Lockerungsgeschwindigkeit Umf, gekennzeichnet beispielsweise durch Glei- 
55 Chung (18) Chapter 3 in "Fluidization Engineering"; D. Kunii, O. Levenspiel; Butterwoth-Heineinann; Second Edition 
1991: ^ . ' '■ • -■ ■ . ■ 
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I y. dynamische Viskositat des Gases 
g Erdbeschleunigung 

hat jedoch iramer eine Erhohung der notigen Energiezufuhrzufoige, da das Fluidisiergas im allgemeinen mit deutlich ge- 
ringerer Temperatur als die Partikel dem FlieSbett zustromt und sich bei der Durchstroraung des FlieBbettes annaherad 
auf dessen Temperatur envarmt. Eine Erhohung des Gasstrpmes kann somit zwar einer Hot-Spot/Cold- Spot- Bildung ent- 5 
gegenwirken, sie fuhrt aber iininer zu einem erhdhten Energiebedarf des Verfahrens. 

Aufgabe der Erftndung ist es, einen FlieBbettreaktor zur Verfugung zu stellen, bei dem das FlieBbett derart beheizt 
wird, daB es uber langerer Zeit bei den notwendigen hohen Temperaturen storungsfirei betrieben werden kann und Gra- 
nulat von hoher Reinheit und einem geringen Anteil an Agglomeraten hergesteUt wird. 

Die Aufgabe wird gelost durch einen FUeBbettreakior (1) der aufweist: . lo 

a) eine drucktragende HviUe (2) 

b) ein inneres Reaktotrohr (3) aus einem Material, das eine hohe Transmission fur Warmestrahiuhg aufweist 

c) einen EinlaB (4) fiirSiliciumpartikel (5), ... 

d) eine EinlaBvorrichtung (6) zum Zufuhren eines Reaktionsgases (7), das eine gas- oder dampfiR5rmige Silicium- 15 
verbindung enthalt, wobei die EinlaBvorrichtung (6) rohrfbnnig ausgebildet ist und das FlieBbett in eine Heizzone 
und eine dariiberiiegende Reakdonszohe teilt, ; ^ 

e) ^ eine Gasverteilungseinrichtung (8) fur die Zufuhr eines Fluidisiergases (9) in die Heizzone 

\f) einen Auslafi (10) fiir nicht abreagiertes Reaktionsgas, Ruidisiergas sowie die gas- oder dampfformigen Pro- 
dukte der Reaktion (11) 20 
.. g) einen AuslaB (12) fur das Produkt (13) " - . 

h) eine Heizvorrichtung (14), 
» i) eine Energieversorgung (15) fiir die Heizvorrichtung (14) 

dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvorrichmng (14) eine Strahlungsquelle fiir Warmestrahlung ist, die auBerhalb des 25 
inneren Reaktorrohres und ohne direkten Kontakt zu diesem ringformig um die Heizzone angeordnet ist und deran aus- 
gebildet ist, daB sie mittels Warmestrahlung die Siliciumtcilchen in der Heizzone auf so eine Temperatur aufheizt, daB^ 
sich in der Reaktionszone die Reaktionstemperatur einstellt. 

Zur Reduzierung von Warmeverlusten ist der Raum zwischen innerem Reaktorrohr (3) und drucktragender HuUe (2) 
voizugsweise mit einer thermischen Isolation (16) versehen. Ein solcher Reaktor ist in Fig. 1 dargestellt. Besonders be- 30 
vorzugt handelt es sich dabei um inertes Material, insbesondere bevorzugt um Quarz oder ein Metallsilikat. 

Die vertikale Trennung in Heizzone und Reaktionszone analog DE 43 27 308 C2 ermoglicht es, das FlieBbett auch mit 
andeien Heizmethoden als mit Mikrowellen zu beheizen, da es in der Heizzone zu keiner Wandabscheidung konmaen 
kann, weil dort kein sUiciumhaluges Gas vorliegL Genau dieser Punkt wurde aber im Patent DE 43 27 308 C2 nicht er- 
kannt. Dort werden ganz im Gegenteil andere Heizmethoden als Mikrowellenheizung gerade hinsichtlich zu erwartender 35 
Wandabscheidung sowie-wegeh Material- und Reinheitsprobleme ausgeschlossen (siehe DE43 27 308 C2 Seite 2 Zeile 
60 bis Seite 3 Zeile 22). ... 

Die erfindungsgemaBe Kpmbinadon einer Wiirmestrahiungsheizung in Verbindung mit einer vertikalen Trennung des 
FlieBbettes in Heizzone und Reaktionszone zu verwenden, bietet \t>rteile: 

.40 

a) Der Warmeubertragungsmechanismus ist selbststabilisierend. Dies ermoglicht einen schonenden Betrieb fur 

. Produkt und, Konsiruktionsmaterial der FlieBbettbewandung. , 

b) Mit flachigen Heizerelementen, kann die Warme sehr gleichmaBig uber den Umfang des FlieBbettes und Grtlich 
definiert eingebracht werden, was wiederum das Konstruktionsmaterial der FlieBbettbewandung schont. 

c) Strahlungsheizer sind einfach aufgebaute und zu betreibende Warmequeilen. 45 

d) Aufgrund des Temperaturgefalles vom Heizer zum FlieBbett muB dem FlieBbett nur der Nettowarmebedarf, also 
die Warme, die notig ist um das Gas yon disr Zustromtemperatur auf die Temperatur der Partikel aufzuheizen, zu- 
gefiihrt werden. 

e) Die Heizzone kann mit niedrigen Geschwindigkeiten des Fluidisiergases betrieben werden, da sich auch bei 
niedrigen Gasgeschwindigkeiten keine Partikelagglomerate bilden. 50 

f) Fiir die Isolation konnen beliebige Mateiialien benutzt werden. Da das Isolationsmaterial auch in der Heizzone 
nicht mikroweliendurchiassig sein muB, ist die Auswahl an verwendbaren Materialien wesentlich groBec Bevorzugt 
werden inerte Materialien verwendeL 

g) Die vertikale Trennung in Heizzone und Reaktionszone sorgt dafiir, daB es in der Heizzone zu keiner Wandab- 
scheidung kommt. Dies ermoglicht es, daB der Strahlungsheizer uber lange Zeit ohne Beeintrachtigung der Warme- 55 
libertragung betrieben werden kann. * 

Ist die Heizvorrichtung erfindungsgemaB ausgewahlt und angeordnet und die Heizvorrichtung und das Material des 
inneren Reaktorrohres aufeinander so abgestimmt, daB das Reaktorrohr eine hohe Transmission, bevorzugt groBer 80% 
fOr die vom Heizer enmiittierte Warmestrahlung aufweist, so durchdrihgt der Hauptteil der Warmestrahlung das innere 60 
Reaktotrohr und wird direkt von den Siliziumpartikeln, die sich in direkter Wandnahe in der Heizzone befinden, absor- 
biert. So konnen die Siliciumpartikel im FlieBbett sehr gleichmaBig uber den Umfang der Heizzone direkt beheizt wer- 
den. Nur ein geringer Anteil der Warmestrahlung wird voin Reaktorrohr absorbiert und beheizt dieses. Die Warmeiiber- 
tragung auf die Siiiziumpartikel erfolgt nur fur diesen Anteil indirekt wie uber eine Wandheizung. Mit der erfindungsge- - 
maBen Strahlungsheizung ist nur ein geringes Cberschreiten der Lockerungsgeschwindigkeit Unjf im Bereich der Heiz- 65 
zone notig, um den Reaktor stabil und kontinuierlich zu betreiben, da keine iiber den Umfang unterschiedlichen Warme- 
eintragsraten, wie sie beispielsweise bei Mikrowellen auftreten, durcH erhohle Fluidisierung ausgeglichen werden mus- 
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Wie aus den Beispielen ereichtlich, kommt es bei der aus dem Stand der Tecfanik bekannten Beheizung mit iVfikrowel- 
len in der Heizzone zu Sinterprozessen, Agglomeratbildungen und Produktanbackungen an der Innenseite der FlieBbett- 
bewandung. Anders als durch DE 43 27 308 nahegelegt, werden niit einer Beheizung mittels Warmestrahlung sehr gute 
Ergebnisse erzieit und es ireten keine Materialprobleme Oder Probleme mit Wandabscfaeidung a^^^ 
5 Vorzugsweise wird die Heizvorrichtung flachig um die gesamte Heizzone ausgefiihrt und bildet so eine zylinderfSr- 
mige Strahiungsquelle. Dadurch erzielt man einen sehr gleichmaBigen Enetgieeintrag Uber den vollen Umfang der Heiz- 
zone. •■ . ■ : . 

Als Heizvorrichtung kommen aUe Vorrichtungen in Frage, die Warmestrahlung einer WeUenlSngen von 0,4 pm bis 
900 ^nu vorzugsweise einer Weilenlangen von 0,4 pm bis 300 jum, besonders bevorzugt nahc Infrarotstrahlung von 
10 OjTpm bis 25 jjm Wellenlange emittieren. 

. Bei der Heizvorrichtung handelt es sich beispielsweise um Heizelemente aus dotiertem Silicium oder Graphit oder Si- 
. , , Uciumcarbid, Quarzrohrstrahler, Keramikstrahler und Metalldrahtstrahler. Vorzugsweiise besteht die Heizvorrichtung aus 
einem keramischen Material oder Graphit, besonders bevorzugt aus Graphit mit SiC-Oberflachenbeschichtung. 

Insbesondere bevorzugt handelt es sich bei der Heizvorrichtung um ein maanderfSrmig geschlitztes Rohr 'aus Graphit 
15 mit SiC-Oberflachenbescinchtung, das im Reaktor stehend oder hangend an den ElektrodenanschiUssen angeordnet ist 
Vorzugsweise handelt es sich um faservorstarkten Graphic Eine solche Heizvorrichtung ist beispielhaft in Fig. 2 darge- 
stellt.. ■■ . - ■ . • ,, / 

Die drucktragende Hulle ist in der Regel als Stahlbehalfcer ausgefiihrt: / . — . ■ ; , - . 

Um eine hohe Produktreinheit zu erreichen, soUten alle pioduktbertihrenden Bauteile des Reaktors vorzugsweise aus - 
20 inerten Materialien, beispielsweise Silicium, Quarz oder einer Keramik, bestehen oder mit solchen Materialien beschich- 
■ tet sein. " .. / 

Als inerte Materialien werden Materialien bezeichnet, welche' das Produkt im Reaktor unter Reaktionsbedingungen 
nicht kontaminieren; Besonders geeignete Materialien hierfur sind Silicium oder Quarz. . . • 

Das innere Reaktorrohr muQ zudem in jedem Fall eine hohe Transmission fUr die Warmestrahlung, die vom gewahlten 
25 Heizer enmiittiert wird, besitzen. So ist beispielsweise bei Quarzglas entsprechender Qualitat die Transmission fur infra- > 
rote Strahlung mit Weilenlangen kleiner als 2,6 jim groBer als 90%. Damit ist Quarz in Kombination mit einem infrarot- 
hellstrahliendem Heizer (Bereicfa von 0;7 bis 2,5 pm), beispielsweise einem Strahler mit SiC-Qberflache, dessen Maxi- 
mum der emmittierten Strahlung bei 2,-1 |im Wellenlange liegt, besonders gut geeignet. • 

Die Gasverteilungseinrichtiing (8) ist vorzugsweise aus porosem inerten Material oder aus massivem inerte;n Material 
30 ausgebildet, das mit einzelnen Offnungen zur Verteilung des Fluidisieigases versehen ist. 

Die voriiegende Erfindung betriff t auch ein Verf ahren zur HersteUung von hochieinem polykristalinem Silicium in ei- 
nem FlieBbett unter Einsatz eines erfindungsgemaBen Reaktors. 

Bei dem erfindungsgemaBen Verfahren wird hochreines polykristalines Silicium hergestellt durch Abscheiden eines 
Reaktiongases oberhalb einer Reaktionstemperatur auf Siliciumteilchen in einem FlieBbett, welches vertikal in eine 
35 Heizzone und eine Reaktionszone aiifgeteilt ist, wobei in der Heizzone eine Fraktiori der Siliciumteilchen mit Hilfe eines 
siliciumfreien Fluidisiergas fluidisiert und uber die Reaktionstempiieratur erhitzt wird und die aufgeheizten Siliciumteil- 
/ chen in einem oberen Bereich der Heizzone mit den Siliciumteilchen der Reaktionszone unter tJbertragung der Warme 
aus der Heizzone in die Reaktionszone vermischt werden und in der Reaktionszone das Reaktionsgas, enthaltend eine 
gasformige oder dampffbrmige Siliciumverbindung, als Siliciummetail bei der Reaktionstemperatur auf den Silicium- 
40 teilchen abgelagert wird, und die mit dem abgelagerten Silicium versehenen Teilchen sowie nicht reagierendes Reakti- 
onsgas, Ruidisierungsgas und gasformige NebenreaktioMprodukte aus dem Reaktor entfemt werden, dadurch gekenn- 
zeiehnet, dafi das Erhitzen der Siliciumteilchen auf die Reaktionstemperatur in der Hei^ne mittels Warmestrahlung er- 
fblgt.^ - . ' . ■ . .. ... • . ^ 

Bei dem Ruidisiergas, handelt es sich beispielsweise um Wasserstoff. • 
45 Beim Reaktionsgas das eine gas- oder darhpfformige Siliciumverbindung enthalt, handelt es sich beispielsweise um 
Monosilan oder um einen Chlorsiilanverbindung bzw. um ein Monosilan-Wasserstoff- oder um eine Chlorsilan-Wasser- 
stoff-Gemisch, bevorzugt um Trichlorsilan Oder ein Trichlorsilan-Wasserstoff-Gemisch^ 

Die Partikeltemperaturen in Heizzone und Reaktionszone gleichen sich uber Partikel- und Gaskonvbktion an, so daB 
durch Beheizen der Heizzone die Temperatur in der Reaktionszone gesteuert werden kann. 
50 Die Temperatur der Siliciumpartikel liegt in der Reaktionszone vorzugsweise zwischen 600 und llOO^C, insbesondere 
bevorzugt zwischen 800 und U0p*'C. . 

Der Druck im FlieBbett liegt vorzugsweise zwischen 0 und 10 bar Oberdruck, insbesondere bevorzugt zwischen 0 und 
6 bar Uberdruck. ... 

Die Partikel . in der Heizzone werden mittels thermischer Warmestrahlung mit einer Wellenlange' zwischen 0,4 bis 
55 9000 ^m und bevorzugt naher Infrarotstrahlung von 0,7 bis 25 pm aufgeheizt, wobei vorzugsweise mittels flachiger . 
Heizstrahler die Warmeenergie gieichmaBig Uber den Umfang des FlieBbettes eingetragen wird. 

In der Heizzone ■ kann wegen geringer Neigung der Siliciumpartikel zur Agglomeratbildung.(keine "Qberhitzung und 
keine Anwesenheit von siliciumhaltigem Gas) die Geschwindigkeit des Fliiidisiergases nahe der Lockerungsgeschwin- 
digkeit Umf, insbesondere auf das 1- bis 2fache der Lockerungsgeschwindigkeit Umf, eingestellt werden. 
60 In der Reaktionszone kann sich das siliciumhaltige Gas an der OberflSche der heiBen Partikel zersetzen und elemen- 
tares Silicium wachst auf die Partikel auf. Die Partikel im FlieBbett sind von annahemd kugelfiormiger Gestalt und wei- 
sen einen mittleren Komdurchmesser von 200-3000 pm, bevorzugt von 500 bis 1500 |im, auf. 

Durch regelmkfiiges Abziehen von Partikeln aus dem FlieBbett und Zugabe von kleinen Keimpartikeln, kann das \fer- 
f ahren kontinuieriich betrieben werden. 
65 Vprrichtung und Verfahren dienen vorzugsweise der Abscheidung von hochreinem polykristallinem Silicium als Aus- 
gangsmaterial fUr die HersteUung von elektronischen Bauteilen und Solarzellen. 
Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Eriauterung der Erfindung. 
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Vergleichsbeispiele 

Es wurde ein aus dem Stand der Technik bekannter Reaktor wie folgt aufgebaut: 

In einem druckfesten Stahlbehalter mil einem Innendurchmesser von 450 mm befindet sich das innere Reaktorrohr, 
ein Quarzrohr von 200 mm Innendurchmesser und 2000 mm Lange. Am unteren Ende des Quarzrohres bildet eine Platte 
aus Quarz den Gasverteiler fur das Fluidisiergas. Durch das Zentrum der Gasverteilerplatte ragt in das innere Reaktor- 
rohr ein weiteres Quarzrohr mit 10 mm Innendurchmesser und 450 mm Lange fiir die Zufuhr des siliciumhaitigen Gases 
bzw. Gasgemisches und bildet gleichzeidg die Vorrichtimg zur Trennung des FlieBbettes in Heizzone und Reaktionszone. 

Weiterhih ist die Quarzplatte mit einer Offnung zur Entnahme von Produkt versehen, 

Stahlmantel und oberes Ende des Reaktors sind mit Offhungen zur Ziigabe von Keimpartikeln und zur WegfUhrung 
des Abgases versehen. *m 

200 mm aber der Gasverteilerplatte hat der Stahlmantel zwei gegenuberliegende Offnungen zur Zufuhr von Mikro- 
wellenenergie, die mittels Wellenleiter von einem Mikrowellengenerator zum Reaktor gefuhrt werden. Der Generator 
liefert maximal 38 kW MikroweUenleistung bei einer Frequenz von 915 MHz. Zur Temperaturmessung wird ein Pyro- 
meter benutzt, das die Parrikeltemperatur an der Oberseite des FlieBbettes als reprasentativen Wert fiir die Reaktionszone 
miBt. 

Zur Isoladon ist der Raum zwischen innerem Reaktorrohr und Stahlmantel mit QuarzwoUe gefuUt, 
Fur aile Beispiele wurde eine Startflillung mit annahemd gleicher KomgroBenverteilung von 200 jjm bis 1100 und 
einem mittleren Komdurchmesser von 550 fim verwendet. 

Vergleichsbeispiel 1 . . 

Zum Test der Mikrowellenheizung wurde das innere Reaktorrohr mit 24 kg Siliciumpartikehi gefiillt. 

Folgende Bedingungen wurden hergestellt: 
Ruidisiergas Wasserstoff: 13,5 m^/h (Normbedingungen) 
Vorlauftemperatur Fluidisiergas: 120°C 
Keine Zugabe von Reaktionsgas 
Temperatur der Reaktionszone: 920°C 
Dnick in der'Reaktionszone: 1250 kPa (absolut) 
Heizleistung: 13,9 kW. 

Das FUeBbett wurde mit ca, l,5facher Lockerungsgeschwdndigkeit Uinfbetrieben. 

Nach 24 Stunden Betrieb unter o. g: Bedingungen wurden die Siliciumpartikel aus dem FlieBbett abgezogen und die 
KomgroBenverteilung untersucht. Die mittlere KorhgroBe war aufgrund von Sinterprozessen und Agglomeratbildung 
auf 720 Jim angestiegen. Die Agglomerate wiesen eine GroBe von bis zu 4 mm auf, AuBerdem fanden sich an derlnnen- 
seite des inneren Reaktorrohres zahlreiche angebackene PartikeL 

Vergleichsbeispiel 2 

Das innere Reaktorrohr wurde emeut mit 24 kg Siliciumpartikeln gefiillt 

Folgende Bedingungen wurden eingestellt 
Fluidisiergas Wasserstoff: 22^ m^/h (Normbedingungen) 
Vorlauftemperatur Fluidisiergas: 120*'G 
Keine Zugabe von Reaktionsgas 
Temperatur der Reaktionszone: 920°C 
Druck in der Reaktionszone: 1250 kPa (absolut) 
Heizleistung: 164 kW. 

Das FlieBbett wurde diesmal mit ca. 24facher Lockerungsgeschwindigkeit u^f betrieben. 

Nach 24 Stunden Betrieb uiiter o. g. Bedingungen wurden die Siliciumpartikel emeut aus dem FlieBbett abgezogen 
und die KomgroBenverteilung untersucht Die mittiere KoragroBe war aufgrund von Sinterprc«essen und Agglomerat- 
bild.ung erneut angestiegen. Diesmal betrug der mittiere Komdurchmesser 610 nm. Die Innenseite des Quarzrohres wies 
diesmal deutUch weniger angebackene Partikel auf. 

. Beispiele 

Fiir die weiteren Versuche wurde der Reaktor umgebaut. Anstatt der Mikrowellenheizung wurde als QueUe fiir War- 
mestrahlung ein Strahlungsheizer eingebaut. Dabei handelte es sich urn ^n maanderfbrmig'geschlitztes Rohr aus Graphit 
mit SiC-Oberflachenbeschichtung. das das innere Reaktorrohr im Bereich der Heizzone umfaBte, ohne dieses zu bertih- 
ren. Der Strahlungsheizer wurde uber eine regeibare Spannungsquelle mit elektrischer Leistung versotgt. Seine Maxi- 
malleistung betrugt 40 kW. 

Beispiel 1 

Die Durchfuhrung erfoigte analog Vergleichsbeispiel 1. Die Startflillung betrug emeut 24 kg. . 
Folgende Bedingungen wurden eingestellt: 
Fluidisiergas Wasserstoff: 134 m^/h (Normbedingungen) 
Vorlauftemperatur Fluidisiergas: 120**C 
Keine Zugabe von Reaktionsgas 
Temperatur der Reaktionszone: 920**C 
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Druck in der Reaktionszone: 1250 kPa (absolut) 

Heizieistung: 124 kW, Das FlieBbett wurde wie in Beispiel 1 mit ca. l^facher Lockerungsgeschwindigkeit u^f 24 Stun- 

den lang betrieben. 

Die KomgroBenaniayse der danach abgezogenen Partikel ergab einen mittleren Koradurcfamesser von 565 Es 
wurden keine zusammengesinterten Agglomerate entdeckL Die Innenseite des Reaktorrohres war vollkommen frei von 
Ablagerungen. 

Beispiel 2 



In diesem Versuch wurde die Funktionsfahigkeit des Verfahrens zur Produktion von hochreinem Silicium nachgewie- 
sen. Dazu wurde wiederum die Anordnung mit dem Strahiungsheizer verwendet Das inner© Reaktonohr wurde mit 
28 kg SiUciumpartikeln aufgefuUt, wiederum mit einer nuttleren KonigroBe von 550fim. 

Folgende Bedingungen wurden eingestellt: . . r 

Fluidisiergas Wasserstoff: 27 m^/h (Normbedingungen) . 
15 Reaktibnsgas Trichlorsilan: 30 kg/h ✓ . 
Wasserstoff: 3,6 m^/h (Normbedingungen) 
: Vorlauftemperatur der Gase: 120° 
Temperatur der Reaktionszone: 920°C 
Druck in der Reaktionszone: 1250 kPa (absolut) • 
20 Nettoenergiebedarf : 37,5 kW 

Zugabe von Siliziumpartikein (250 jjm): 0,05 kg/h. 

Der Reaktor wurde 7 Tage mit dieser Einstellung betrieben. Es wurde haibstundlich Produkt abgezogen, wobei sich 
eine mittlere Produktionsrate von 1,27 kg/h ergab. Der mitdere Durchmesser des Produkts lag bei 780 juim and das Pro- 
dukt war frei von Aggiomeraten, Nach Beendigung des Versuchs war die Innenseite des Reaktorrohres iin Bereich der 
25 Heizzone vollkommen frei von Wandabscheidung und Produktanbackungen. 

- - : Patentanspriichc ... . 

1. FlieBbettreaktor (1) der aufweist: . 
30 a) eine drucktragende Huile (2) 

b) ein inneres Reaktorrohr (3) aus einem Material, das eine hohe Transmission fur Warmestrahlung aufweist 

c) einen EiniaB (4) fur Siliciumpartikel (5), - . 

d) eine EinlaBvorrichtung (6) zum Zufuhren eines Reaktionsgases (7), das eine gas- oder dampfiPormige Sili- 
ciumverbindung enthalt, wobei die EinlaBvorrichtung {6) rohrfiJrmig ausgebildet ist und das FlieBbett in eine 

35 Heizzone und eine dariiberiiegende Reaktionszone teilt, 

e) eine Gasverteilungseinrichtung (8) fur die Zufuhr eines Fluidisiergases (9) in die Heizzone 

f) einen AusLaB (10) fur nicht abreagiertes Reaktionsgas. Fluidisiergas sowie die gas- oder dampffSrmigen 
■ . Produkte der Reaktion (11) . . 

g) eiiien Auslafi (12) fur das Produkt (13) . ' . 
40 h) eine Heizvorrichtung (14), 

i) eine Energieversorgung (15) fur die Heizvorrichtung (14) 
dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvorrichtung (14) eine Strahlungsquelle fUr Warmestrahlung ist, die auBer- 
halb des inneren Reaktorrohres und ohne direkten Kontakt zu diesein ringformig um die Heizzone angeordnet ist 
und derart ausgebildet ist, daB sie mittels Warmestrahlung die Siliciuriiteilchen in der Heizzone auf so eine Tfempe- 
45 ratur aufheizt, daB sich in der Reaktionszone die Reaktionstemperatui: einstellt. 

2. FlieBbettreaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB der Raum zwischen inneiem Reaktorrohr (3) 
und drucktragender Hilile (2) mit einer thermischen Isolation (16) versehen ist. 

3. FlieBbettreaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvorrichtung flachig um die ge- 
samte Heizzone ausgefiihrt ist und so eine zylinderfbrmige Strahlungsquelle bildet. 

50 4. FlieBbettreaktor nach Anspruch 1,2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, daB eine Warmestrahlung einer Wellenlan- 

gen von 0,4 Jim bis 900 |jm emittiert. ' 

5. FlieBbettreaktor nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvorrichtung eine Warmestrahlung einer 
Weiienlangen von 0,4 jim bis 300 pan emittiert. 

6. RieBbettreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvorrichtung ausge- 
55 wahlt ist aus der Gruppe Heizelement aus dotiertem Silicium oder Graphit oder Siliciumcarbid, Quarzrohrstrahiei; 

Keramikstrahler und Metaildrahtstrahler. 

7. FlieBbettreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB die Heizvonrichtung ein maan- 
derformig geschiitztes Rohr aus Grafit init SiC-Oberflachenbeschichtung ist, das im Reaktor stehend oder hangend 
an den Elektrodenanschlussen angeordnet isL , . . 

60 8. FlieBbettreaktor nach einem dier Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB alle produktbertihrenden Bau- 

teile des Reaktors vorzugsweise aus eiriem inerten Materialien bestehen oder mit solchem Material beschichtet sind. 
9. Verfahren zur Herstellung von hochreinem polykristalinen Silicium durch Abscheiden eines ReakUongases 
oberhalb einer Reaktionstemperatur auf Siliciumteilchen in einem FlieBbett, welches vertikal in eine Heizzone und 
eine Reaktionszone aufgeteilt ist, wobei in der Heizzone eine Fraktion der Siliciumteilchen mit Hilfe eines siUcium- 

65 freien Fluidisiergas fluidisiert und uber die Reaktionstemperatur erhitzt wird und die aufgeheizten Siliciumteilchen 

in einem oberen Bereich der Heizzone mit den Siliciumteilchen der Reaktionszone unter Obertragung der Warme 
aus der Heizzone in die Reaktionszone vermischt werden und in der Reaktionszone das Reaktionsgas, bestehend 
aus einer gasformigen oder dampfibrmigen Siliciumverbindung, als Siliciummetall bei der Reaktionstemperatur auf 
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den Siliciumteilchen abgelagert wird, und die mit dem abgelagerten Siiicium versehenen Tfeilchen sowie nicht rea- 
giercndes Reaktionsgas, Fluidisierungsgas und gasformige Nebenreaktionsprodukte aus dem Reaktor entfemt wer- 
den, dadurch gekeanzeichnet, daB das Erhitzen der Siliciumteilchen uber die Reaktionstemperatur in der Heizzone 
mittels Warmestrahlung erfolgt. 

10. Verfahren gemaB Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB dies, Siliziumteilchen in der Heizzone mittels ther- 5 
mischer Warmestrahlung einer Wellenlange zwischen 0,4 bis 900 ^ aufgeheizt werden, und die Warmeenergie 
mittels flachiger Heizstrahler gleichmaBig uber den Umfang des FlieBbettes eingetragen wird. 
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